


















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































色度　　　　　（1n／D ＜5 ＜10 ＜40
濁度　　　　　（度） ＜2 ＜5 ＜10 ＜20 ＜3











大腸菌群数　　（個／100mD ＜50 ＜1000 ● ＜10











































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































Case　l 85 0～6 10／150 5．4 10 1×10一に 60，80，100
Case　2 85 0～6 10／150 5．4 100 1×10－1二 12，14，16，18
Case　3 85 0～6 10／150 7．5×10－1 10 1×10　12 80，100，120，140















































































































































































































































Case　5 85 0～6 10／150 5．4 10 　　．12P×10 100
Case　6 85 0～6 10／150 5．4 100 1×10－12 14
Case　7 85 0～6 10／150 7．5×10－1 10 1×1『に 100
















































































































































































































































































































































































































































































































10 4．71 　　　　　　一1U．1　×10 　　　　　　一X．8 ×10× 　　　　　　l戟D4　×10 　　　　　　』2P0　×10 98．5 15
0 100 4．70 　　　　　　一10U．1　×10 　　　　　　一3X．8　×10 1．4×10’10　×10二985 15
Case　5 20004．52 　　　　　　一1T．8　×10 　　　　　　一X．4 ×10 1．4×10－｜　　　　　　一P．0 ×10’ 98．6 L4
10 3．08 8．6　×10－’6．4　×10 2．0　×10　　　　　　一Q．1 ×10 3．1 969
3 100 0．76 　　　　　　一8W．9　×10 　　　　　　3P．6　×10 　　　　　　：Q．1　×10 23　×10一270 930
20000．00 　　　　　　一“X．3　×10 　　　　　　一S．9 ×10 2．2×10－°2．7×10－° 18．4 81．6
10 4．71 　　　　　　．P。2　×10 　　　　　　一X．8 ×10 2．8　×10－〕　　　　　　1X．8 ×10 99．7 03
0 100 4．70 　　　　　　ヰ0P．2　×10 9．8×10テ3　　　　　　一Q．8×10－°　　　　　　一3X8　×10 997 03
Case　6 20004．57 　　　　　　一10P．1　×10 9．5　×10一 2．7×10－°9．5　×10－’ 99．7 0．3
10 3．36 　　　　　　一Q．0 ×10　’ 　　　　　　一V．0 ×10 　　　　　　’S．8 ×10＞5．5　×10’〔 12．7 873
4 100 0．83 　　　　　　一bQ．2　×10 L7×10“35．2×10－369×10－：3251 749
20000．00 　　　　　　一1「S．5　×10 6．7×10　臼1．1×10　‘1．7　×10　‘ 38．5 61．5
10 0．02 2．3×10’1一3．6　×10つ5．3　×10－’3．7　×10－° 98．5 15
0 100 0．15 　　　　　　一llQ．0　×10 3．1×10－」4．6×10’632　×10－1985 15
Case　7 20002．06 2．7×10－1　　　　　　一S．3 ×10＞6．3　×10－°4．4　×10一 98．6 L4
10 0．Ol 　　　　　　一T．0　×10 3．0　×10－° 1．2　×10’　　　　　　AP2 ×10 2．5 975
3 100 0．04 　　　　　　・Hk4　×10 8．5×10－°3．4　×10－’ 　　　　　　一3R．4　×10 25 975
20000．05 　　　　　　一P．0　×10 9．7　×10°2．4　×10一2．5　×10一 3．9 96．1
10 0．02 4．3×10－1・36　×10－°1．0　×10－’36　×10つ997 03
0 100 0．15 　　　　　　　12R．8　×10 3．1×10－1　　　　　　一了W．8　×10 3．1×10－499．7 03
Case　8 20002．06 5．1×10一日4．3　×10・’ 1．2×10つ　　　　　　≡S．3 ×10 99．7 0．3
10 0．01 8．5×10’｜3．1×10つ2．0×10－123　×10≡4134 866
3 100 0．05 　　　　　　一9P．5　×10 1．0×10－13．5×10’1　　　　　　一‘S6　×10 227 773






































































































































































































































































































































































































































































































































砂ろ過器 促進酸化 MF膜 RO膜
計画水量 200m3／d 20m3／d 7m3／d 4m3／d
実験水量 200m3／d 20m3／d 7．2m3／d 3．4m3／d




























































@（m 30 30 30
過酸化水素添




















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































分析項目 下水二次処理水 砂ろ過処理水 オソン／過酸化@水素処理水
TDS　（mg1D 280 290 290
硬度　（mg／1） 70 69 70
NH、・N　（mg乃） ＜0．05 ＜0．05 く0．05
NO2・N　（mgn） ＜0．01 0．08 く0．01
NO3・N　（mg⑳ 4．2 4．6 5．0
T・N　（mg11） 6．3 6．1 6．0
T・P　（mg1D 0．32 0．09 0．13
総鉄　（mg月） 0．19 0．04 0．09
総マンカン　（mgn） 0．04 0．03 0．03
Sq2　（mgA） 25 25 28
Al　（mg／1） ＜0．05 026 0．24



















































pH（・） 7．3 7．5 7．4 7．4 7．3 3 1 ＜1 ＜1 ＜1
色度（・） 22 22 16 ＜2 4
SS（mg／D 7 3 1 ＜1 1
TDS（mg① 260 270 260 130 270
BOD5　mg11 5．0 22 ＜1 〈1 2．5
CODM。（mgn） 9．8 8．2 6．5 ＜1 54
KMnO4消費量（mg川） 27 21 17 ＜1 13
TOC（m／D 8．2 62 4．6 3．9 5．3
硬度（m① 67 67 68 18 68
T・Nmg／1 11 11 11 11 11










pH（・） 7．4 7．4 7．4 6．9 73
濁度（・） 6 1．5 ＜1 ＜1 ＜1
色度（・） 24 12 8 ＜2 ＜2
SS（mg／D 8 ＜1 ＜1 ＜1 2
TDS（mg力） 280 290 300 160 320
BODs　mg 2．1 1．0 ＜1 ＜1 12
CODM。（mg／1） 9．6 7．6 6．1 ＜1 3．7
KMnO4消費量（mg月） 24 18 14 1．4 8．1
TOC（m／1） 7．5 5．5 4．3 0．9 4．2
MBAS（mg力） 0．04 0．02 0．03 ＜0．01 く0．01
硬度（mg1D 70 69 70 15 70
4’@mg く　・ ＜．5 ＜　． ＜．5 ＜0．5
NO2－・N（mgA） ＜0．01 0．08 0．09 021 く0．01
NO3－・N（mg力） 4．2 4．6 4．4 3．9 5．0
T・N（mg爪） 63 6．1 5．7 4．5 6．0
T・P（m／1） 032 0．09 0．02 ＜0．02 0．13
Cl（mg11） 50 52 52 29 52
総鉄（mg／1） 0．19 0．04 0．02 ＜0．01 0．09
総マンガン（mgω 0．04 0．03 0．03 ＜0．01 0．03
Ca（mg／D 21 21 21 4．3 21
Na（mgω 44 44 44 23 44
Si（mg1D 11 11 11 8．3 11
SO4（mgω 25 25 26 2．1 28
Al（m／D ＜0．05 026 ＜0．05 〈0．05 024
一般細菌数（個’100ml） 4．9×10 3．8×10 N．D． N．D． N．D．
大腸菌群数（個’100mD N．D． 4．2×10 N．D． N．D． ND．
THMFP（mg1D0．07 0．06 0．05 0．05 ＜0．01






























5分値 15分値 5分値 15分値
下水二次処理水 56 46 22 16
凝集砂ろ過処理水 38 32 28 20
MF膜処理水 43 36 55 42
RO膜処理水 211 185259 186
オゾン／過酸化水素
@　　処理水
196 143 507 290
































TA・98 TA・100 TA・98 TA・100
濃縮倍率 S・9mb【BufferS・9mixBuffbrS・9m江BufIbrS・9mix　Buffbr
二次処理水 62．5 47 27 234 175 99 83 201 148
125 54 25 240 161 89 77 181 150
250 47 23 285 172 83 67 198 165
500 48 24 243 177 92 79 209 119
1000 68 28 237 179 83 58 181 90
砂ろ過水 125 46 32 230 173 89 69 193 161
250 4723 251172 93 71 192 172
500 48 27 248 180 83 64 235 114
1000 49 31 295 199 84 55 180 151
2000 52 47 232162 75 62 103 101
MF膜処理水 125 43 19 230 170 92 80 198 196
250 52 22 246 164 86 74 211 167
500 5328 243 171 77 59 219 97
1000 56 36 265 189 87 66 154 91
2000 6449 209164 68 46 105 102
RO膜処理水 312．5 42 23 252178 86 82 198 130
625 50 31 219 161 90 91 173127
1250 47 26 216 148 89 83 186 146
2500 52 45 212 142 93 88 182 141
5000 71 54 230 145 85 71 196 182
312．5 55 23 194 147 77 75 168131オゾン／
ﾟ酸化水素
@　処理水
625 42 21 213 149 90 80 163 127
1250 40 24 209 164 82 80 172 116
2500 4324 238 163 790 178 124
5000 4730 232 161 85 85 181 140
溶媒対，照 10％DMSO29 33 235 185 103 84 172 146
100％DMSO46 27 236178 76 83 188 113













・S9 ＋S9 ・S9 ＋S9
濃縮仏4 活性値 （A・B｝1B ｝1淀 汀川白 （A・B）／B 判定 栖性値 （A・Bl／B 川定 憎値 （A・B）ノB 判定
谷　　　，．、、 10％DMSO160 187 136 457
100％DMSO267 264 167 216
メ・＿ 2378 1622 2185 1681
二次処理水 62．5 259・0．03 一 2660．Ol 一 2600．55 一 2770．28 一
125 2730．02 一 2620．00 一 2850．70 一 2990．39 一
250 3160．18 一 3250．23 一 3220．93 一 3670．70 一
500 3670．37 一 410．55 一 4191．50 十 5401．50 十
10005200．94 一 6441．44 十 6442．85 十十 8833．09 特
砂ろ過水 125 2800．05 一 2770．05 一 2810．68 一 2920．35 一
250 2870．07 一 2850．08 一 3190．90 一 3580．66 一
500 3300．24 一 3350．27 一 4411．64 十 5391．50 十
10004260．59 一 4960．88 一 6803．06 十十 9073．20 什20006621．48 十 865228杵 9804．86 十十 12514．79 杵
F膜処理 125 2850．06 一 2740．04 一 2850．70 一 3270．51 一
250 2780．04 一 2830．07 一 3330．99 一 3900．81 一
500 326022一 3340．27 一 436160十 5841．71 十
10004020．51 一 4900．86 一 6803．06 十十 9773．53 什20006511．44 十 8222．12 什 10175．08十十十 13115．07 十十十
RO膜処理水 312．5 256・0．04 一 2630．00 一 2370．41 一 2620．21 一
625 254・0．05 一 250一〇．05 一 2490．49 一 2554
1250243・0．09 一 228・0．14 一 2160．29 一 2560．19 一
2500253・0．05 一 242・0．08 一 2930．75 一 3070．42 一5000264・0．Ol 一 213・0．19 一 3270．96 一 370．71 一
オゾン／ 312．5 256・0．04 一 251・0．05 一 2370．42 一 2350．09 一
過酸化水素 625 255一〇．05 一 258・0．02 一 2390．43 一 2400．11 一
処理水 1250 256・0．04 一 238・0．10 一 2150．28 一 2340．09 一































































































































































































































































































































平均値 標準偏差 平均値 標準偏差
TOC除去量 2．7 0．52 2．1 0．17
COD　除去量 4．7 0．51 4．3 0．33


































































































































































































































































































































































色度（度） 30 一 ＜5
SS（m㊤の 20 ＜5 一
BOD（mゴD 10 一 〈3

















































機器仕様 数量（予備） 備考No 名称 形式 嫌 付属品 kW台 機器 構造
1 原水槽 RC造角形 6mW×6mD×5mH 1
2 原水ホンフ 横軸渦巻ポンフ 2m：V分×15mH 7．5 2ω
3 砂ろ過器 移床式上向流型 ろ過面積5m2 ろ過砂 3
4 逆洗用コンフレッサ 可搬式 α22Nm3／分×0．3MPa 3．7 2ω
5 凝集剤貯槽 FRP製円筒立型2m3 1
6 凝集剤供給ホンプ ダイヤフラム式|ンブ 33m1ノ分×02MPa 0．2
2（1）
7 オゾン発生装置 無声放電式 オゾン発生量L6kgノ時冷却ユニットi11kW） 15．5
3（1） 消費電力
8 酸素発生器 PSA式 0．22Nm：V分×0．3MPaコンフレッサ 22 3ω
9 過酸化水素貯槽 アルミニウム製~筒立型 3m3
1
10 過酸化水素供給ポンフ 一軸ネジポンフ 5m11分×10mH 0．06 2（1）






13 消泡装置 ステンレス製Xプレー式 0．4mφ×2．5mH 消泡スフレー
2（1）




16 溶存オゾン濃度計 紫外線吸収式 測定範囲0～1mψ 100Vn2kW1
17 排オゾン濃度計 紫外線吸収式 測定範囲0～204Nm3 100Vn．2kW
1
18 漏曳オゾン濃度計 紫外線吸収式 測定範囲0～1ppm 100Vn．2kW
1















































































































































































































































































































































































































































































































































































△03／△TOC　mg／mg）オゾン消費量 03　　031H20235m11 6．3 4．0
















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































TNim 23 23 23 23 23
NH4㌔Nim ＜0．05 ＜0．05 く0．05 ＜0．05 ＜0．05
NO2　・N
im 0．2 ＜0．01 ＜0．Ol ＜0．Ol ＜0．Ol
NO∴・Nim 19 21 19 19 19
183
カル反応としての副生成物である過酸化水素の
発生が少なかったためと推測される。
　以上、実際の浸出水を用いた実験においては
モデル廃水を用いた場合と異なり、TOC・
COD（lrを効果的に低減させる過酸化水素添加
量の最適値は明確には検出されず、ダイオキシ
ン類を効果的に低減させる過酸化水素添加量の
最適値は検出された。ただし、過酸化水素添加
（［
◇
　0　　　　　2　　　　　4　　　　　6　　　　　8　　　　10
　　　　　　過酸化水素添加量（mg／1）
Fi9．　5・3・21過酸化水素添加量と処理水中の
　　　　　　残留過酸化水素濃度の関係
量が3　mgl1の場合はダイオキシン類の除去率が極小となる傾向が認められ、これはモデル廃水の実験と同様
の傾向を示していた。
3－2－3　考察
　ダイオキシン類の分解に与える過酸化水素添加量の影響として特徴的なことは、過酸化水素を過少に添加
した場合に極小値が現れること、およびモデル廃水の実験結果で明らかになったようにTOCに対する過酸
化水素添加量の最適値と異なる過酸化水素添加量でダイオキシン類に対する最適値が出現する場合があるこ
とである。以下、これらについて考察を加える。
　過酸化水素を過少に添加した場合に除去率の極小値が現れることは、第3章4－一一3－2の数値解析による
検討において観察された事項である。すなわち、オゾンと微量汚染物質が直接反応する場合、その反応速度
定数が比較的大きければこのような現象が現れることは、Fig．　3’4’32～35で明らかにした。また本研究とは
別に、］M［arkらはダイオキシン類のオゾンによる分解テストを行い、　pH5ではダイオキシン類はほとんど分
解されなかったとしているが、Matkらの実験はトルエンに溶解させたダイオキシン類を緩衝液を添加した
純水に加えて調製したものであり、トルエン濃度が約500　mgl1と非常に高いものとなっている6）。トルエン
とオゾンの反応速度定数は9．0×104（1／（M・s））で非常に大きく1ω、Markらの実験では注入したオゾンは
トルエンとの反応に消費され、ダイオキシン類の分解に寄与できなかったものと推測される。
　一方、TOCに対する最適値と異なる過酸化水素添加量でダイオキシン類に対する最適値が出現する原因
については、以下のように考えられる。第4章3－1－3で示唆されたように、TOCを最も低減する処理条
件でHOラジカルが最も処理に有効に利用される。しかし、第3章4－3－5で考察したように他のラジカ
184
ル種が微量汚染物質と反応する場合、その微量汚染物質の除去特性はTOCと全く異なったものになる可能
性がある。ダイオキシン類はこれに該当する物質であると考えることができ、オゾンおよびHOラジカル以
外の物質が分解に関与していると予想される。ただし、実際の処理においては過酸化水素添加量をTOCに
対する最適値よりも若干過剰にすることによって高い処理効果が得られることから、処理条件を適切に設定
すれば高効率な処理が可能である。
　以上、ダイオキシン類の分解に関して考察を行ったが、分解反応を明らかにするためにはさらなる詳細な
検討が必要になる。
185
4．浸出水処理技術としての適用性に関する考察
4－1　浸出水処理におけるオゾン／過酸化水素処理法の位置付け
　廃棄物最終処分場浸出水を処理する場合、その処理目的によって適用される処理システムは異なる。これ
は最終処分される廃棄物の種類によって浸出水質が異なり、また必要になる処理も異なるためである。浸出
水質として有機物が問題となる場合には生物処理および7刮生炭処理が、窒素除去が必要となる場合は生物学
的脱窒処理が、重金属類が問題となる場合は凝集沈澱処理やキレート吸着処理が採用されることが多い。さ
らに、凝集沈澱処理の効果を確実にするためおよびキレート吸着などの前処理として、砂ろ過処理が適用さ
れる場合もある。通常はこれらの処理システムが、要求される処理水質によって組み合わされる。
　オゾン／過酸化水素処理法を浸出水処理技術として適用する場合、その効果は本章の検討結果より、有機
物の削減、色度の低減、および環境微量有機汚染物質の分解除去があげられる。ただし、色度の低減はオゾ
ン単独による効果が高いことから付加的な効果と考えられ、オゾン／過酸化水素処理法に期待される効果は
有機物の低減および環境微量汚染物質の分解除去である。
　環境微量汚染物質の除去を目的としてオゾン／過酸化水素処理法を導入する場合、その処理特性を考慮す
ると高濃度廃水に対する処理はコスト的に不利になり、生物処理後の高度処理として適用することが妥当で
あると考えられる。なお、処理水中に若干の過酸化水素が残留する可能性があることから、本法を浸出水処
理に適用する場合、高度処理の中でも活性炭処理の直前に設置することが適切と考えられる。
　有機物の低減を目的とした場合は、環境微量汚染物質の除去を目的とした場合と同様に高濃度廃水の処理
はコスト的に不利になると考えられ、高度処理として適用することでその効果をあげることができる。その
場合色度除去効果も高いことから、活性炭処理の代替えもしくは活性炭処理への負荷の軽減による活性炭取
り替え頻度の低下を目的とした適用が想定される。ただし、本章3－1－1で示したようにBODが増加す
る傾向があることから、活性炭の前処理として適用し、生物活性炭的な機能を付加することで、大幅な有機
物の低減も期待できる。
　以上を考慮すれば、オゾン／過酸化水素処理法はいずれの処理目的の場合でも、砂ろ過処理の後、活性炭
処理の前に適用することが適切であると考えられる。これにより、環境微量汚染物質の分解除去、有機物の
低減、色度除去効果が得られるとともに、活性炭の取り替え頻度の低下、活性炭による処理水中の残留過酸
化水素の除去も期待され、良好な放流水質が確保できるとともに合理的な処理システムになると考えられる。
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4－2　環境微量汚染物質分解法としての処理条件
　環境微量汚染物質は様々な種類が存イEするが、第3章および本章で明らかにしたようにオゾン／過酸化水
素処理法の処理条件は、処理文像とする物質によって最適な過酸化水素添加量が異なる。これは第3章でFig．
3・4・32～35に示したように、オゾンとの反応速度定数および処理条件によって過酸化水素添加量の処理に及
ぼす影響は異なるためである。なお、現状でオゾン／過酸化水素処理法の適用目的は、ダイオキシン類の分
解除去および環境微量汚染物質全般の低減の2通りが想定されるため、この2通りの場合の処理条件につい
て以下に考察する。
ダイオキシン類を彌除去文橡とする場合の処理条件はFig．5’3・13および19より、オゾン注入率を60
mgll以上の注入率とすることによって毒性等価濃度で90％以hの除去率を達成できると考えられる。過酸化
水素添加量に関しては、第3章における検討結果より被処理水質や処理装置によって最適な値は変化する可
能性があるが、本研究の実浸出水に関する実験結果（Fig．　5・3・19）および他の浸出水の実験結果15・　16｝を考慮
すると、実用上はオゾン注入率と過酸化水素添加量の比（mg／mg）を10：1程度に設定することで良好な処
理が可能になると考えられる。
　環境微量汚染物質全般の除去を目的とする場合、前述のように処理対象物質によって過酸化水素添加量の
最適値は異なる。しかし、環境微量汚染物質はHOラジカルとの反応速度定数は109（11（M・8））程度であるこ
とが多く、HOラジカルにより分解される限りHOラジカルが最も分解に有効に作用する過酸化水素添加量
で除去率が極大となること、およびオゾンとの反応速度定数が小さい環境微量汚染物質の処理が重要である
ことを考慮すると、実際にはTOCに対する過酸化水素添加量の最適値で処理を行うことが適切であると考
えられる。具体的な処理条件は被処理水濃度、目標処理水質によって異なるが、本研究で対象とした浸出水
を想定した場合、オゾン注入率35　mgtl、過酸化水素添加量1　mgl1の処理条件で各物質とも90％前後の除去
率が得られる。またオゾン単独で分解可能な物質は、オゾン注入率を大きくすることによってさらに高効率
な処理が可能になることから、処理対象物質および処理目標に応じて処理条件を決定することになる。ただ
し、環境微量汚染物質全般にダイオキシン類も含まれる場合は留意が必要である。この場合には、ダイオキ
シン類、およびその他の環境微量汚染物質の除去目標および優先順位を勘案し、過酸化水素添加量を決定す
ることになる。
　なお浸出水は降雨が基本であるため、その水量とともに水質も変動する。通常浸出水処理施設には流量調
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整槽が設けられ、水量の変動は緩和できるよう設計されているが、水質の変動は避けられない。さらに埋立
物やその埋立時期によっても水質は変化し、これによって最適な処理条件も変動すると予想される。ただし
ダイオキシン類の実験結果15）では、被処理水質や処理対象物質濃度にかかわらず、オゾン注入率と過酸化
水素添加量の比率が10：1が最適に近い処理条件であり、いずれも90％以上の除去率が得られている。この
ことから、実用上は溶存オゾン濃度などによる制御を行わなくてもオゾン注入率と過酸化水素添加量の比率
を一定とすることによって、処理効果は高く維持できるものと推測される。さらに同一処分場であれば、ダ
イオキシン類の濃度は浸出水中のBODやCODとほぼ比例関係にある17）ことから、浸出水中のこれらの濃
度が高い場合はオゾン注入率・過酸化水素添加量を大きく、低い場合は小さくすることによって、効率的で
良好な処理も可能になると予想される。ただし、被処理水の濃度変動によって極端にオゾン消費量の高い場
合があることも想定されるため、オゾン発生装置および過酸化水素注入装置は十分な余裕を備えておく必要
があると思われる。
　また、制御を行う場合は制御方法として第4章3－3で検討した制御方法の適用が考えられるが、その効
果および制御条件を明らかにするためには、さらなる検討が必要である。
4－3　有機物低減法としての処理条件
　有機物低減を目的とする場合、オゾン／過酸化水素処理法は前述のように活性炭処理の代替えもしくは活
性炭処理への負荷の軽減としての適用になると考えられる。オゾン／過酸化水素処理水中に過酸化水素が残
留する可能性があることを考慮すると、活性炭処理の前段に設置し、かつ活性炭に生物活性炭的な機能を負
荷したシステムが最適である。その際の処理条件は、BODが極大となるような条件、すなわち本研究で対
象とした浸出水であれば、オゾン注入率35　mgl1、過酸化水素添加量3　mg／1が採用される。
　ただし、最適な処理条件は環境微量汚染物質の場合と同様、埋立物の組成による水質の相違、および水質
変動の影響を受ける可能性がある。しかし、本研究ではこれらの事項に関する知見は得られておらず、その
影響と対処法は実験的に確認する必要がある。
4－－4　他の処理法との比較
水中のダイオキシン類分解技術としては触媒酸化法など様々な手法が研究開発されているが、現状で浸出
水処理を対象として実用化されているのは、促進酸化処理法のみである。本研究ではダイオキシン類の分解
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能について、オゾン／過酸化水素処理法と他の処理法を直接比較していないが、これについては以下のよう
に考えられる。
　本研究において得られた実験結果を紫外線併用法を用いた研究例1・7・18“20）と比較した場合、オゾン／過酸
化水素処理法では塩素置換数が低い化合物ほど処理効果が高く、紫外線併用法では塩素置換数が高いものほ
ど処理効果が高いことが特徴的である。高pH下でのオゾン処理によって低塩素化物ほど速やかに分解され
たoこと、HOラジカルはC・Cl結合の分解能力が低いこと、および紫外線併用法はC・Cl結合の切断能力を
有する13Jことを考慮すると、上記の結果は妥当であると考えられる。
　またこれは、紫外線併用法とオゾン／過酸化水素法ではダイオキシン類の分解に関する反応過程が異なる
ことを示唆している。すなわち、紫外線併用法では脱塩素反応によるダイオキシン類の低減化が優先的に起
こっていると推測され、オゾン処理もしくはオゾン／過酸化水素処理ではC・H結合の分解から始まるダイオ
キシン類の分解反応が主であると考えられる。紫外線併用法によるダイオキシン類の低減において、脱塩素
反応の寄与が大きいとすると、ダイオキシン類の基本構造の分解効果は低い可能性があり、さらに紫外線併
用法では脱塩素反応によって高塩素化ダイオキシン類が4塩素化ダイオキシン類へ転換され、毒｝生等価濃度
が上昇する場合も報告されており1・7｝、紫外線併用法をダイオキシン類の分解技術として適用する場合には脱
塩素反応の寄与を明らかにすると同時に、確実に処理される条件の抽出が今後必要になると考えられる。
　一方、ダイオキシン類の分解効率という観点では、紫外線併用法による分解効果は処理条件によって大き
く異なる7）ことが示されており、現状では比較することは困難である。これについては、オゾン／紫外線処
理法の最適処理条件の抽出とその際の処理効果に関する検討が必要となる。ただし、現状でオゾン／紫外線
処理法と比較すると、同じオゾン注入率ではオゾン／過酸化水素処理法の方が処理効果は高く17）、また紫外
線と過酸化水素を維持管理面から比較すると、紫外線ランプ保護管の洗浄などの必要がないため過酸化水素
の方がメンテナンスが少なく、かつ維持管理費も非常に安価となることから、オゾン／過酸化水素処理法の
方が現実的と考えられる。
　有機物の低減方法としては、生物処理後の適用であることを考慮すると、活性炭処理との比較になる。た
だし、本研究ではオゾン／過酸化水素処理の後処理としての生物活性炭に関する検討は行っていないことか
ら、ここではオゾン／過酸化水素処理法の活性炭処理への負荷の低減を目的とした処理システムとしての適
用性を評価することとし、運転コストを試算した。Table　5・4・1に結果を示す。なお、送液ポンプや過酸化水
素注入ポンプなどの電気使用量はオゾン関連設備に比べると非常に小さいことから、本試算では考慮しない
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［［hble　5・4・1有機物除去を目的とした処理システムの運転コスト比較
設計条件
処理性能
算出条件
オゾン／過酸化水素
活性炭
流入水CODMn濃度
処理水CODMn濃度
活性炭吸着量
活性炭単価
オゾン関連電力使用量
電力単価
過酸ヒ水素単価
オゾン／過酸化水素処理水CODM。濃度
オゾン注入率　35　mgh　過酸化水素添加量
2hr　1
　　　　　　　50　mgl1
　　　　　　　30　mgl
　　　　　　　20　mgtl以下
0．1gCOD／g活性炭21）
550円／kg
O．5mol・03／kWh
15円／kWh
250円／　　（35％過酸ヒ水素溶液）
3　mgl1
算出結果
・活性炭処理
　　廃水1m3あたりの活性炭消費量50（g／m3）÷0．1（gCOD／g活性炭）＝500　g
　　廃水1m3あたりの活性炭コスト　500（g）÷1000×550（円／kg）＝275円／m3
・オゾン／過酸化水素処理＋活性炭処理
　　廃水1m3あたりの活性炭消費量　30（g／m3）÷0．1（grCOD／g活性炭）＝300　g
　　廃水1m3あたりの活性炭コスト　300（91÷1㎜×550（円／㎏＝165円／m3
　　オゾン関連電力使用量　　　　　35（g／m3）÷48（g／moD÷0．5（mol－03／kWh）＝1．46kWh
　　オゾン関連電気コスト　　　　　1．46（kWh）×15（円／kWh）ニ22円／m3
　　過酸化水素コスト　　　　　　　3（g1M3）÷0．35×250（円／㎏÷1000＝2円／m3
　　　計　　　　　　　　　　　　　　189円／m3
こととし、処理条件としてはBODが極大となる条件、すなわちオゾン注入率35　mgh、過酸化水素添加量3
mgt1とした。さらに簡単にするため、活性炭吸着量は流入水CODM。濃度が50　mgt1と30　mghの場合では
同じとし、CODをほぼ全量吸着すると仮定して消費量を算出した。
　試算結果より、活性炭処理単独では廃水1m3あたり275円、オゾン／過酸化水素処理を併設した場合は
189円となり、オゾン／過酸化水素処理法を導入することによって、運転コストを70％程度に低減できる結
果となった。さらに、生物活性炭的な機能が付加された場合は活性炭の破過時間が長くなること、および生
物分解によって処理水質中の有機物濃度がより低減される可能性があることを考慮すると、本処理システム
は有機物の低減を目的とした処理方法として非常に経済的で優れたシステムになりうると考えられる。
　以上より、オゾン／過酸化水素処理法は最終処分場浸出水の処理方法として環境微量汚染物質の分解除去、
有機物の低減、および色度除去に優れた処理方法であり、また他の処理法と比較しても優位性を有すると考
えられた。今後、実際の処分場への適用が進み、浸出水浄化装置として貢献していくものと考えられる。
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　なお、浸出水質は最終処分場に搬入されている廃棄物の性状や量以外に、設置場所によっても大きく異な
る。とくに処分場が海面上に設置されている場合、浸出水は海水の影響を大きく受けて高い塩濃度となるこ
とも多く、また海面埋立でない場合でも搬入されている廃棄物が無機物の割合が増加していることから、HO
ラジカルのスカベンジャーである重炭酸イオンや臭化物イオンが高濃度になる場合も考えられる。しかし、
本研究ではこれらの影響については確認しておらず、今後さらに検討が必要である。
　また、本研究では毒性を考慮した処理水質の評価は行っていないが、リスク管理という観点2｝からは、バ
イオアッセイなどの手法を用いて評価することは重要となる。これらの課題に関しては、今後さらに検討を
行わなければならない。
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5．結語
　本章では、オゾン／過酸化水素処理法の廃棄物最終処分場浸出水処理への適用性に関する検討を行うため、
他の促進酸化処理法と処理特性を比較し、さらにダイオキシン類の分解能について検討を行った。なお、オ
ゾン／過酸化水素処理法は溶存オゾン濃度が確保されることが必要になるため、オゾンと反応する物質が大
量に含まれている廃水、すなわち高濃度廃水には適用が困難であると考えられることから、高度処理として
の適用を前提に評価を行った。
　はじめに、オゾン／過酸化水素処理法と、現状で運転が容易で実現性が高いと考えられるオゾン／紫外線
処理法、過酸化水素／紫外線処理法について、実際の浸出水を用いて基本的な処理特性を把握し、各方法を
比較検討することを試みた。その結果、以下の事項が認められた。
1）TOC、　COD（1．に対してはオゾン／過酸化水素処理法がもっとも低減効果が高く、CODM。ではオゾン／
　　過酸化水素処理法、オゾン／紫外線処理法が同等の低減効果であった。
2）BODはオゾン／過酸化水素処理法がもっとも少ないオゾン注入率（35　mgtl）でもっとも大きいBOD
　　増加量（6　mgt1）を示し、生物分解性を高める効果が高いと予想された。
3）TOC、　CODMn、　CODαとも、オゾン注入率30　mgtl以下では、促進酸化処理法はオゾン単独処理に対
　　して優位性は認められなかった。
4）過酸化水素／紫外線処理法では、色度以外の水質項目において顕著な低減効果は認められなかった。
5）p’1）CBおよびPCEは各促進酸化処理法で90％程度の低減効果が得られたが、オゾン単独処理の効果も
　　高いと考えられた。
6）各促進酸化処理法ともオゾン単独処理よりTCEP濃度を低減できるが、その効果は紫外線併用法では低
　　く、オゾン／過酸化水素処理法において高かった。
　以上のように、オゾン／過酸化水素処理法は、有機物除去および微量汚染物質分解効果ともに、オゾン／
紫外線処理法、過酸化水素／紫外線処理法に比べて優れており、とくにオゾンによって直接分解できないよ
うな難酸化性の微量汚染物質を分解する際には、大きな優位性を有することが確認された。
また、現在最も問題視されているダイオキシン類のオゾン／過酸化水素処理法による分解能について実験
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的に検討した。得られた結果は以下の通りである。
1）ダイオキシン類はオゾン単独処理でも実測濃度で70％程度、毒性等価濃度で80～90％程度の低減が可
　　能であるが、過酸化水素を添加することにより実測濃度で80％以上、毒性等価濃度で95％程度の低減
　　が可能であることが認められた。
2）オゾン／過酸化水素処理法ではオゾン注入率が60mg力以上でダイオキシン類除去率も高くなったが、
　　オゾン単独処理法ではオゾン注入率を大きくしてもダイオキシン類除去率は増大しなかった。
3）ダイオキシン類を効果的に低減できる過酸化水素添加量の最適値がオゾン注入率ごとに存在し、その値
　　はオゾン注入率100および60　mgAで4～6　mgl1、同30　mg力で約2　mgl1であった。過酸化水素添加量
　　が最適値よりも小さい場合にはオゾン単独処理よりも除去率が低下する場合があった。
4）過酸化水素添加量の最適値は、TOCとダイオキシン類では必ずしも一致しなかった。
5）オゾン／過酸化水素処理およびオゾン単独処理の両者とも、4塩素化物の除去率は高く、高塩素化物に
　　なるほど除去率は低し順向となり、このために実測濃度よりも毒性等価濃度の除去率が高くなった。
6）いずれの塩素置換数の場合もPCDDsの方がPCDFsに比べて分解効率が高い結果となった。
7）オゾン／過酸化水素処理法の処理結果をオゾン注入率ごとに比較した場合、低塩素化物の除去率は大差
　　ないが、高塩素化物に関してはオゾン注入率が低くなるほど除去率も低くなる傾向が認められた。これ
　　はPCDDs・PCDF8の両者で同様の傾向を示した。
　以上のように、オゾン／過酸化水素処理法で、ダイオキシン類が高効率で分解できることが明らかとなっ
た。とくに毒性の高い低塩素化物ほど除去効果が高く、本処理法によって毒性を効果的に低減できることが
認められた。
　さらに、上記の結果をふまえてオゾン／過酸化水素処理法の浸出水処理への適用性について考察した。内
容を要約すると、以下のようになる。
1）オゾン／過酸化水素処理法を浸出水処理技術として適用する場合、その効果は有機物の削減、色度の低
　　減、および環境微量有機汚染物質の分解除去があるが、とくに有機物の低減および環境微量汚染物質の
　　分解除去が主目的になると考えられる。
2）有機物の低減を目的として適用する場合、活性炭処理への負荷の軽減を目的とした適用が想定され、生
　　物活性炭的な機能を付加することで活性炭の取り替え頻度の低減と大幅な有機物の低減が期待できる。
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3）オゾン／過酸化水素処理法は、浸出水処理のうち砂ろ過処理の後、活性炭処理の前に適用することが適
　　切である。
4）ダイオキシン類を分解除去対象とする場合の処理条件は、実用上オゾン注入率60　mgl1以上でオゾン注
　　入率と過酸化水素添加量の比が10：1程度である。
5）環境微量汚染物質全般の除去を目的とする場合、TOC除去に対する過酸化水素添加量の最適値で処理
　　を行うことが適切である。
6）オゾン注入率と過酸化水素添加量の比率を一定とすることによって環境微量汚染物質の処理効果は高
　　く維持でき、浸出水中のBODやCODに応じたオゾン注入率にすることによって、効率的で良好な処
　　理も可能になると考えられる。
7）紫外線併用法とオゾン／過酸化水素法ではダイオキシン類の分解に関する反応過程が異なり、紫外線併
　　用法では優先的な脱塩素反応によるダイオキシン類の低減化が、オゾン／過酸化水素処理ではC・H結合
　　の分解から始まるダイオキシン類の分解反応が主であると考えられる。
8）ダイオキシン類の除去装置という観点では、処理効果、メンテナンス、維持管理費を考慮して、オゾン
　　／過酸化水素処理法が最も現実的と考えられる。
9）オゾン／過酸化水素処理法＋活性炭処理法の有機物低減を目的とした処理システムの運転コストを試
　　算した結果、活性炭処理単独では廃水1m3あたり275円、オゾン／過酸化水素処理を併設した場合は
　　189円となり、有機物の低減を目的とした処理方法として非常に経済的で優れたシステムになりうると
　　考えられる。
　したがって、オゾン／過酸化水素処理法は最終処分場浸出水の処理方法として環境微量汚染物質の分解除
去、有機物の低減、および色度除去に優れた処理方法であり、また他の処理法と比較しても優位性を有する
と考えられた。
　以上、本章ではオゾン／過酸化水素処理法の廃棄物最終処分場浸出水への適用性について検討を行い、ダ
イオキシン類を含む微量有機汚染物質の除去、および有機物・色度の低減効果を有し、生物処理などの後に
高度処理として適用することが妥当であり、促進酸化処理法の中ではもっとも効果が高いと考えることがで
きた。なお、今後重要と考えられる研究課題としては、以下の事項が挙げられる。
1）ダイオキシン類除去能に関する、最適化されたオゾン／紫外線処理法との比較
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2）海面埋立等、高アルカリ度・高臭化物イオン濃度の浸出水処理への適用性の確認
3）廃水の濃度変動に対応する制御方法の必要性の検討
4）毒性を考慮した水質評価
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第6章　結論
　促進酸化処理法は欧米で一部実用化されており、水中の環境微量汚染物質の分解や有機物の低減などを日
的として適用されている。また日本国内においても、廃棄物最終処分場浸出水中のダイオキシン類除去方法
として、徐々に導入が進みつつある。
　しかし、促進酸化処理法は操作条件を含め、その処理特性や適用性についてはほとんど明らかにされてお
らず、また種々ある方法の特性の相違や位置付けを検討できるデータさえないのが現状である。これは、促
進酸化処理法で酸化剤として利用されるHOラジカルの反応性が非常に高く、また様々な物質と反応するた
め、反応が非常に複雑になることに起因すると考えられる。このため、現在導入されている促進酸化処理装
置は必ずしも最適な条件で設計・運転されているとはいえず、促進酸化処理に関する研究を推進して知見を
得ることにより、より効率的な処理が可能になる。
　そこで本研究では、促進酸化処理法のうち比較的適用範囲が広いと考えられるオゾン／過酸化水素処理法
について、その処理特性を明らかにして実廃水処理への適用性に関する検討を行い、実用的な処理システム
としての可能性を評価することを日的として研究を行った。すなわち、オゾン／過酸化水素処理法について、
その処理特性を把握すると同時にそれより予想される高効率なシステムを構築し、さらに実際の廃水処理へ
の適用性について、処理特性や他の処理方法との比較を含めて検討した。実際の廃水処理としては、有機物
の低減および再利用のための処理方法として期待される下水二次処理水の処理、およびダイオキシン類を含
む環境微量汚染物質の分解除去方法としての適用が期待される廃棄物最終処分場浸出水の処理への適用性に
関する検討を行った。
　以下、本研究で得られた知見を要約する、
　第3章では、オゾン／過酸化水素処理法に関してその処理特性を抽出し、操作条件による処理効率の変動に
関して理解を深めるとともに、高効率な処理システムを構築することを目的として検討を行った。
　ここでは各操作因子の影響を実験的に検討するとともに、モデルを提案して数値解析によりモデルの検証を
行い、処理特性を把握することを試みた。その結果、構築したモデルは実験結果とよく一致し、過酸化水素添
加量に最適値が存在すること、総括オゾン移動容量係数には最適値が存在し、その値は本研究で用いた実験装
置では7．5×10－3（1／sec）程度であること、オゾンガス濃度の増大にともなって過酸化水素添加量の最適値も
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増加する傾向があること、散気管を用いてオゾンを溶解させる場合（総括オゾン移動容量係数7．5×IO‘4
（1／s㏄））はオゾンの溶解速度が律速になること、酸化剤の添加順序や被処理水のpHが処理に大きな影響を与
えることが判明した。
　また、本処理法の重要な目的になる微量有機汚染物質の分解に関し、モデルを用いて数値解析的に検討を
行った結果、オゾンと環境微量汚染物質の反応速度定数によって過酸化水素添加量の処理に与える影響は変
化し、除去率が極小となる過酸化水素添加量が存在する場合があること、HOラジカルは過酸化水素の共存
により経時的に濃度が低下すること、経時的なHOラジカル濃度の変化の相違により処理効果に差が発生し、
その結果過酸化水素添加量に最適値が存在すること、環境微量汚染物質とオゾンの反応速度定数が比較的大
きくてもオゾン／過酸化水素処理における環境微量汚染物質の分解はHOラジカルの寄与が大きいこと、オ
ゾンやHOラジカル以外のラジカル類が分解に関与する場合は過酸化水素添加量の最適値が変動する可能性
があることが示唆された。
　さらにこれらの結果から、実装置の効率を向上させるためには、被処理水中の溶存オゾン濃度および過酸化
水素濃度を最適な範囲内に保っことが重要になると考えられ、高効率な装置としてオゾンおよび過酸化水素を
多段で連続的に添加する処理システムが有効になると推測された。そこで実験的にこれを検証し、多段処理シ
ステムの有効性を確認した。
　以上、第3章においてはオゾン／過酸化水素処理法の処理特性を抽出し、数値解析によって操作条件によ
る処理効率の変動に関して理解を深め、得られた知見から多段処理という高効率な処理システムを構築する
ことができた。なお、今後の課題として、多段処理における段数やオゾン注入比、過酸化水素添加比など、
さらなる最適処理条件の検討が必要となると考えられた。
　第4章では、オゾン／過酸化水素処理法を実際の下水二次処理水に適用した場合の処理特性と実用性を明
らかにすることを目的とし、処理能力1m3／hrのパイロットスケールの装置を実際の流域下水道の処理場
に設置して実験的検討を行った。
　処理特性にっいて検討した結果、pHはオゾン／過酸化水素処理によってほとんど変化しないこと、オゾ
ン消費量が大きくなるにつれてオゾン／過酸化水素処理の効果が顕著になること、過酸化水素添加量の増大
とともに処理水中に残留する過酸化水素濃度は大きくなり、CODは過酸化水素の共存によりその相当分測
定値が増大すること、オゾン／過酸化水素処理により難酸化性物質由来CODは効果的に低減されること、
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TOC・CODM。・COD（｝および難酸化性物質を効果的に低減する最適な過酸化水素添加量が存在し、そσ）値は
TOC、　CODαではオゾン注入率に対して6～12Wt％の範囲であること、色度低減・消毒には過酸化水素添加
効果はないこと、無機物濃度は処理前後でほとんど変化ないことが認められた。
　また環境微量汚染物質の低減効果について、各種バイオアッセイによる評価を膜処理法と比較した結果、
BOD、　COD、　KMnO4消費量およびTOC等の指標ではRO膜処理水が最も除去効果が高かったが、Microtox
testによる急性毒性評価ではRO膜処理およびオゾン／過酸化水素処理の効果が高く、Ame8　test、
ree－as8ayによる変異原性評価ではいずれも陰性であり、　um　u・testよる変異原性評価ではオゾン／過酸化水
素処理が最も変異原性を低減する効果が高いことが認められた。また、EロSA、　yea8t　estmogen　s（meen法
による内分泌撹乱化学物質の評価でもオゾン／過酸化水素処理が最も高い効果を示し、その除去率は98％以
ヒであることが示唆された。
　さらに、オゾン／過酸化水素処理法に関して過酸化水素添加量を固定して溶存オゾン濃度を一定にする制御
方法とその効果を検討した結果、制御指標として溶存オゾン濃度を用いることが最適であり、溶存オゾン濃度
に最適値が存在し、その値は本研究の実験条件ではO．1～0．3鋤であった。また溶存オゾン濃度を一一定にな
るように制御することによって処理水質を一定の範囲内に制御することが可能になり、さらに重炭酸イオン濃
度の影響も予測可能であることが認められた。
　以上の結果から、下水二次処理水にオゾン／過酸化水素処理法を適用する場合、その処理効果としては色
度・有機物の低減、殺菌など様々な複合効果があり、処理水質としては水道水質基準に匹敵する水質が得ら
れること、内分泌撹乱化学物質をはじめとする環境微量汚染物質の低減効果も大きく、反応副生成物の問題
も少ないことが確認された。さらに溶存オゾン濃度を制御することによって安定した処理が可能になること
から、用途の広い再利用水を製造でき、また有機物による汚濁負荷の低減にも効果的な技術と位置づけるこ
とができると考えられた。膜処理法や他の促進酸化処理法と比較しても十分な優位性を有しており、モデル
設計を行った結果では運転コストは1m3あたり17．0円となり、十分な実用性を備えていることが示唆され
た。
　なお今後の研究課題として、さらに消費エネルギーの低い処理プロセスとしての確立、処理水中に残留す
る可能性のある活性酸素種の影響の確認に関する検討が挙げられる。
第5章では、オゾン／過酸化水素処理法の廃棄物最終処分場浸出水処理への適用性に関する検討を行うた
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め、他の促進酸化処理法と処理特性を比較し、ダイオキシン類の分解能について実験的に検討を行った。
　オゾン／過酸化水素処理法、オゾン／紫外線処理法、および過酸化水素／紫外線処理法にっいて、実際の
浸出水を用いて処理特性を比較検討した結果、TOC・COD（lrに対してはオゾン／過酸化水素処理法がもっと
も低減効果が高く、CODM。はオゾン／過酸化水素処理法、オゾン／紫外線処理法が同等の低減効果であり、
BODではオゾン／過酸化水素処理法がもっとも少ないオゾン注入率（35　mgtl）で高い増加量（6　mgh）と
なったこと、オゾン注入率30　mgA以下では促進酸化処理法はオゾン単独処理に対して優位性がないこと、
ベンゼン、p－1）CBおよびPCEは各促進酸化処理法で90％程度もしくはそれ以上の低減が可能であったこと、
各促進酸化処理法ともオゾン単独処理よりTCEP濃度を低減できるが、その効果は紫外線併用法では低く、
オゾン／過酸化水素処理法において高かったことが認められた。
　また、現在最も問題視されているダイオキシン類のオゾン／過酸化水素処理法による分解能について実験
的に検討した結果、ダイオキシン類はオゾン／過酸化水素処理により毒性等価濃度で95％程度の除去率を達
成することが可能であること、ダイオキシン類を効果的に低減できる過酸化水素添加量の最適値が存在し、
過酸化水素添加量が1　mgh程度の場合にはオゾン単独処理よりも除去率が低下する場合があること、過酸化
水素添加量の最適値はTOCとダイオキシン類では必ずしも一致しないこと、オゾン／過酸化水素処理では4
塩素化物の除去率は高く、高塩素化物ほど除去率は低いこと、いずれの塩素置換数の場合もPCDDsの方が
PCDF8に比べて分解効率が高いことが認められた。
　以上の結果から、オゾン／過酸化水素処理法は、廃棄物最終処分場浸出水の処理においてダイオキシン類
を含む微量有機汚染物質の除去、および有機物・色度の低減効果を有し、促進酸化処理法の中ではもっとも
効果が高いと考えられた。オゾン／過酸化水素処理は生物処理・砂ろ過の後、活性炭処理の前に適用するこ
とによって、残留過酸化水素の除去、活性炭の取替え頻度の低下、および生物活性炭的な機能の付加による
処理水質の向上が期待され、運転コストも低減できると考えられた。また今後の研究課題として、ダイオキ
シン類除去能に関して最適化されたオゾン／紫外線処理法との比較、海面埋立等アルカリ度・臭化物イオン
濃度の高い浸出水処理への適用性の確認、廃水の濃度変動に対応する制御方法の確立、毒性を考慮した水質
評価が挙げられる。
　以h、本研究で得られた成果をまとめた。本研究により、オゾン／過酸化水素処理法の処理特性に関して
重要な知見が得られたとともに、下水二次処理水および廃棄物最終処分場浸出水への適用性について、十分
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な可能性が示唆されたと考えられる．しかし、上記のような課題が残っており、また本研究では取り上げな
かった浄水処理もオゾン／過酸化水素処理法の重要な適用先の一つになると考えられる。これらの課題につ
いても、今後研究を進めていく必要がある。
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